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Abstract
Atmospheric ice nucleation has a large influence on the hydrological cycle and cloud radiative properties.
In mixed-phase clouds occurring at temperatures between 0◦C and roughly -40◦C, ice predominantly nu-
cleates by one of the four heterogeneous modes of ice nucleation involving the presence of an insoluble
ice nucleus (IN). These modes are contact freezing, immersion freezing, condensation freezing and depo-
sition nucleation. Although heterogeneous ice nucleation has been extensively studied in the past, there
is still a lack in understanding which intrinsic properties define the efficiency of an IN. Often, different
modes of ice nucleation cannot be separated in an experiment, and a variety of experimental techniques
leads to a large scatter in the measured data.
In the present thesis, a new instrument has been developed, based on the principle of a continuous
flow diffusion chamber (CFDC), to measure ice nucleation in the immersion mode with single immersed
aerosol particles. The “immersion mode cooling chamber” (IMCA) produces cloud droplets with single
immersed particles by cloud droplet activation of aerosol particles, and gradually cools them to the ex-
perimental temperature at which the frozen fraction of the droplets is measured. IMCA is coupled to the
Zurich ice nucleation chamber (ZINC) which keeps the experimental temperature constant at a relative
humidity close to water saturation. Water saturation is established to prevent droplets from evaporating
before reaching the detector. The frozen fraction of droplets is measured at the bottom of ZINC by the
“ice optical detector device” (IODE), a recently developed depolarization detector. Droplet activation of
the aerosol particles occurs in the warm part of IMCA where supersaturation with respect to liquid water
is established by applying different temperatures to both humidified chamber walls. Computational fluid
dynamics (CFD) simulations have been performed to find suitable chamber dimensions and experimen-
tal parameters to grow nucleated droplets large enough that they do not evaporate in subsaturated zones
before reaching the detector.
First experiments with IMCA on freezing of cloud droplets in the immersion mode have been suc-
cessfully conducted. Experiments with size selected kaolinite particles between 200 nm and 800 nm in
diameter have yielded median freezing temperatures between -35◦C for 200 nm particles and -33◦C for
800 nm particles. The influence of particle size is not very strong, but clearly discernable. Above the
median freezing temperature, the decrease of the frozen fraction of cloud droplets is slower than expected
from nucleation theory. This gives rise to the conjecture that there is a small contribution from deposi-
tion nucleation to the ice crystals identified by the detector. Although calculation of the droplet evolution
based on the CFD simulations does not predict droplets to evaporate before reaching the detector, a cer-
tain amount of unactivated aerosol particles is likely to be present in the experiment and nucleate ice in
the deposition mode. This contradiction to the calculation is probably due to the simplified assumption
of immediate droplet nucleation at the top of IMCA. The contribution of deposition nucleation has been
estimated and subtracted from the measured ice crystals to isolate immersion freezing.
The measured frozen fraction of droplets has been fitted to nucleation theory using models with dif-
fering description of the IN surface. Whereas a model assuming a constant contact angle between IN
and ice embryo for all IN poorly represent the data, best fits have been obtained with models distributing
active sites, i. e. preferential sites for nucleation, of different efficiency on the IN surface. The resulting
fits suggest that the dependence of IN efficiency on particle size is not only based on the larger surface
area of larger particles, but also on the higher probability for active sites of high efficiency on a larger
surface area. More experiments assessing the time dependence of freezing are required to decide whether
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such a model is preferentially based on classical nucleation theory (CNT) or if a simpler deterministic
model can be used to describe immersion freezing.
ii
Zusammenfassung
Eisnukleation in der Atmospha¨re hat einen starken Einfluss auf den hydrologischen Zyklus und auf
die Strahlungseigenschaften von Wolken. In Mischphasenwolken, die bei Temperaturen zwischen 0◦C
und ungefa¨hr -40◦C auftreten, bilden sich Eiskristalle vorwiegend durch einen der vier heterogenen
Eisnukleations-Mechanismen, die jeweils die Anwesenheit eines unlo¨slichen Eiskeims (IN) vorausset-
zen. Zu diesen Mechanismen za¨hlen Kontaktgefrieren, Immersionsgefrieren, Kondensationsgefrieren
und Depositionsnukleation. Obwohl heterogene Eisnukleation schon ausfu¨hrlich untersucht wurde, ist
das Versta¨ndnis davon, welche spezifischen Eigenschaften die Effizienz eines IN bestimmen, nach wie
vor lu¨ckenhaft. Oftmals ko¨nnen einzelne Eisnukleations-Mechanismen in einem Experiment nicht von-
einander getrennt werden, und eine Vielfalt an experimentellen Methoden fu¨hrt zu einer betra¨chtlichen
Streuung der Messdaten.
In dieser Arbeit wurde ein neues Gera¨t entwickelt, um das Immersionsgefrieren vonWolkentro¨pfchen
mit je einem Aerosolpartikel pro Tro¨pfchen zu untersuchen. Die “immersion mode cooling chamber”
(IMCA) basiert auf dem Prinzip einer Diffusionskammer mit kontinuierlichem Durchfluss. Sie gener-
iert Wolkentro¨pfchen mit einzelnen Partikeln mittels Wolkentro¨pfchen-Aktivierung der Partikel, und
ku¨hlt die Tro¨pfchen graduell zu einer Temperatur, bei der der gefrorene Anteil der Tro¨pfchen gemessen
wird. Die IMCA-Kammer ist vertikal an die “Zurich ice nucleation chamber” (ZINC) gekoppelt, welche
diese Temperatur bei einer relativen Feuchte nahe der Wassersa¨ttigung konstant ha¨lt. Diese Feuchte
ist notwendig, um zu verhindern, dass die Tro¨pfchen verdunsten, bevor sie den Detektor erreichen.
Der gefrorene Anteil der Tro¨pfchen wird am unteren Ende von ZINC mittels dem ku¨rzlich entwick-
elten Depolarisations-Detektor IODE (ice optical detector device) ermittelt. Tro¨pfchen-Aktivierung
der Aerosol-Partikel geschieht im oberen, warmen Teil von IMCA, wobei U¨bersa¨ttigung in Bezug auf
flu¨ssiges Wasser durch Befeuchtung der Wa¨nde und Einstellen verschiedener Wandtemperaturen er-
reicht wird. Mittels numerischer Stro¨mungssimulationen wurden geeignete Kammerdimensionen und
experimentelle Parameter ermittelt, damit die aktivierten Tro¨pfchen zu ausreichender Gro¨sse anwachsen
ko¨nnen, um in den untersa¨ttigten Bereichen des Experiments nicht vollsta¨ndig zu verdunsten.
Erste Experimente mit IMCA zum Immersions-Gefrieren von Wolkentro¨pfchen konnten erfolgre-
ich durchgefu¨hrt werden. Mit gro¨ssen-selektionierten Kaolinitpartikeln zwischen 200 nm und 800 nm
Durchmesser wurden mittlere Gefriertemperaturen zwischen -35◦C fu¨r 200 nm Partikel und -33◦C fu¨r
800 nm Partikel gemessen. Obwohl der Einfluss der Partikelgro¨sse auf die Gefriertemperatur nicht
sehr stark ist, so ist er doch klar erkennbar. Oberhalb der mittleren Gefriertemperatur fa¨llt der An-
teil gefrorener Tro¨pfchen mit steigender Temperatur langsamer ab, als die Nukleationstheorie erwarten
la¨sst. Dies gibt Anlass zur Vermutung, dass ein kleiner Teil der Eiskristalle, die vom Detektor identi-
fiziert werden, via Depositionsnukleation entstehen. Obwohl die Berechnung der Tro¨pfchen-Evolution
basierend auf den CFD-Simulationen kein Verdunsten der Tro¨pfchen voraussagt, bevor diese den De-
tektor erreichen, ist es doch wahrscheinlich, dass eine gewisse Anzahl unaktivierter Aerosolpartikel im
System pra¨sent sind. Dieser Widerspruch zur Berechnung ist wahrscheinlich darin begru¨ndet, dass in der
Berechnung vereinfachend eine unmittelbare Wolkentro¨pfchen-Aktivierung angenommen wird, sobald
die Partikel in den u¨bersa¨ttigten Bereich von IMCA eintreten. Der Beitrag von Depositionsnukleation
zur Anzahl gemessener Eiskristalle wurde abgescha¨tzt und vom Messwert abgezogen, um den Mecha-
nismus des Immersionsgefrierens zu isolieren.
Der gemessene Anteil gefrorener Tro¨pfchen wurde zudem mit verschiedenen theoretischen Mod-
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ellen gefittet, welche verschiedene Beschreibungen der IN-Oberfla¨che beinhalten. Die Annahme eines
konstanten Kontaktwinkels zwischen IN und Eis-Embryo fu¨r alle IN ergibt einen mangelhaften Fit an die
gemessenen Daten. Die besten Fits wurden mit Modellen erzielt, welche “aktive Stellen”, d. h. bevorzugte
Stellen fu¨r Eisnukleation, von verschiedener Effizienz auf der IN-Oberfla¨che verteilen. Die resultieren-
den Fits legen den Schluss nahe, dass die Abha¨ngigkeit der IN-Effizienz von der Partikelgro¨sse nicht
allein in der gro¨sseren Oberfla¨che gro¨sserer Partikel begru¨ndet ist, sondern auch in der erho¨hten Wahr-
scheinlichkeit fu¨r effiziente aktive Stellen auf einer gro¨sseren Oberfla¨che. Weitere Experimente zur
Zeitabha¨ngigkeit des Gefrierens von Tro¨pfchen sind notwendig, um zu entscheiden, ob ein Modell zur
Beschreibung von Immersiongefrieren auf der klassischen Nukleationstheorie basieren sollte, oder ob
ein einfacheres, deterministisches Modell ausreicht.
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